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貴金属ナノ粒子及びシアニン色素J 凝集体は、それぞれ表面プラズモン、フレンケル励起子に起因 
する特有の分光特性を示す興味深い光学材料である。これら二つの材料の組み合わせである励起子一 
プラズモン複合系には十分にその複合効果が期待でき、また、新規な機能性光学材料の創製を目指す 
上で、励起子一プラズモン相互作用がもたらす基本的な分光特性の理解は非常に重要であると考えら 
れる。しかし、両材料を容易に複合させる手法が見出されていないことなどの理由で、今日までに系 
統的な研究は行われていない。
本研究は、様々な種類のシアニン色素J 凝集体や貴金属ナノ粒子に対して適用可能なコア-シェル 
型複合ナノ粒子の合成法を確立し、さらに、その手法で合成した幾つかの複合ナノ粒子に対し、その 
構造と光学特性との関連性を系統的に検討したものである。
序章では、研究の背景と目的を述べた。
第 1章では、球状の銀及び金ナノ粒子コアの表面をシアニン色素J 凝集体のシェルで直接被覆した 
構造を持つ単一シェル型複合ナノ粒子の合成を行い、それらの分光特性を評価した。また、交互吸着 
法を利用してこれらの複合粒子を含む自己組織化膜を幾つか作製し、それらの光学吸収特性から、膜 
内部における粒子の配列様式が、励起子とプラズモンとの間の相互作用の強弱に関係していることを 
見出した。
第 2 章では、より汎用性のある複合材料を創製する目的で、金ナノ粒子コア表面をスペーサ一層で 
被覆し、その表面をさらにJ 凝集体で被覆した二重シェル型複合ナノ粒子を開発した。金ナノ粒子コ 
アのサイズ、色素の種類が異なる様々な二重シェル型複合ナノ粒子を合成し、励起子一プラズモン相 
互作用の強弱が光学吸収スぺクトルの形状変化に密接に関連していることを明らかにした。
第 3 章では、銀ナノ粒子をコアとする二重シェル型複合ナノ粒子を合成し、金ナノ粒子コアの場合 
と同様に、励起子一プラズモン相互作用の強弱が光学吸収スペクトルの形状に関連していることを確 
認した。さらに、複合ナノ粒子の発光量子収率と減衰速度の詳細な分析を行い、励起子一プラズモン 
相互作用が発光放射速度にも影響を与えていることを見出した。
第 4 章では、ロッド状やプレート状などの異方性金属ナノ粒子をコアとする二重シェル型複合ナノ 
粒子を合成し、コア粒子形状の制御によって励起子一プラズモン相互作用が変調可能であることを実 
証した。
最終章では、以上の研究結果を総括した。
辨 文 赛 奄 の 結 果 の 要 旨
本論文の著者は、新規な機能性光学材料の創製を目的として、コア一シェル型貴金属/ J 凝集体複 
合ナノ粒子に注目し、その合成法と光学吸収•発光特性に関する研究を行い、研究結果を博士論文と 
して全6 章にまとめている。
序章では、研究の背景と目的を述べている。
第 1章では、球状の銀コアの表面をチアシアニン色素J 凝集体のシェルで直接被覆した構造をもつ 
複合ナノ粒子を合成している。さらに、交互吸着法によって自己組織化多層膜を作製し、それらの層
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内または層間の粒子同士の電磁相互作用が光学吸収特性に影響を与えることを明らかにしている。
第 2 章では、金コア表面をスペーサ一層で被覆し、その表面をさらにJ 凝集体層で被覆した二重シ 
ェル構造を有する複合ナノ粒子の合成法を確立している。この手法を用いて、金コアのサイズ、色素 
の種類の異なる様々な複合ナノ粒子を合成し、J 凝集体の励起子と金属の表面プラズモンが相互作用 
(励起子一プラズモン相互作用）し、その強弱が光学吸収スぺク卜ルの形状変化に密接に関連してい 
ることを明らかにしている。
第 3 章では、銀をコアとする二重シェル型複合ナノ粒子を合成し、第 2 章と同様に、励起子一ブラ 
ズモン相互作用の強弱が光学吸収スぺク卜ルの形状に関連していることを確認している。さらに、複 
合ナノ粒子の発光減衰速度の詳細な分析を行い、励起子一プラズモン相互作用が発光放射速度にも影 
響を与えていることを見出している。
第 4 章では、ロッド状やプレート状などの異方性金属コアを用いて二重シェル型複合ナノ粒子を合 
成し、コア形状の制御によって光学特性の変調が可能であることを実証している。
最終章では、以上の研究結果を総括している。
以上のように、本論文では、コア一シェル型貴金属/ J 凝集体複合ナノ粒子の合成法を確立すると 
ともに、光学吸収• 発光特性の詳細な分析により、励起子一プラズモン相互作用の基本的性質を明ら 
かにし、さらには、機能性光学材料の開発において重要となる光学吸収•発光特性の精密制御が可能 
であることを示している。これらの成果は、ナノテクノロジー、材料化学、工業物理化学などの進展 
に寄与するところが大きく、本論文の著者は、博士 （工学）の学位を受ける資格を有するものと認め 
る。
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